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論文の内容の要旨
テレフタル酸ポリエチレン (PET)製のプラスチックボトルはソフトドリンク、ミネラルウォータ一、ジュー
ス、アルコール等の飲料品の容器として利用が拡大している。世界のPET製造の9割において三酸化アン
チモンが重総合触媒として使用されている。しかし、アンチモン (Sb)は、許容安全性の基準値を超える量
が短期間に体内に取り込まれた場合、吐き気、権吐、下痢等、人の健康に影響を与える危険性がある。国際
癌研究機関 (IARC)では、 Sbは人に対して発癌性があり、発癌性評価ランクは2Bであると公表しているO
飲料に含まれる Sbの最大許容濃度 (MCL)に関する規定は国によって異なり、例えば、ヨーロッパは5ほIL、
アメリカとカナダは 6~tg/L、一方自本は 15μglLである D また、世界保健機関川直0) では 20μg/L とされ
ている o Sbは高度毒性があることおよびそれが飲料水に溶出する危検性があるという認識を背景に、近年
飲料中の Sbの含有量の測定およびSbの飲料への溶出等に関する様々な研究が行われてきた。
このような社会的脊景の下、本研究では、はじめに日本の飲料用PETボトルに含まれる Sbの濃度を調査
し、各種のPETボトルにおける活性化エネルギーと Sbの拡散係数を明らかにした。さらに、 Sbの飲料へ
の溶出において温度をパラメータとする予測モデルを導いた。本研究で得られた知見は以下の通りである。
日本で販売されている飲料中のSb濃度を調査したところ、全部で80種の飲料中の Sb濃度は定められた
基準値を超えていないことが明らかとなった。 PET樹脂中の Sb濃度が0.1から 216.5mg/kgである場合、飲
料中の Sb汚染は 0.3から1.6ほILであることを明らかにした。全80試料に含まれている Sbの濃度は、日
本の飲料の基準値である 15ほILを超えてはおらず、飲料の 9割はSb濃度がlμgよL以下であった。なお日
本国内のPETボトルは以下の6つのグループに分類される。 (a)炭酸飲料専用の耐圧ボトル (b)冷飲料専
用の無菌ボトル (c)非炭酸飲料専用の無菌ボトル (d)温かいお茶専用の耐熱性ボトル (e) アルコール飲
料専用のボトル (f)冷凍飲料専用のボトル等である。これらのPETボトルを供試し、 25、40、55および
700Cの温度条件の下、 Sbの拡散係数を求めた。様々なモデル化された溶液(純水、純粋をベースに酢酸2%、
酢酸4%、エタノール 10%、エタノール25%およびエタノール50%等の溶液)でSbの溶出を調べたところ、
Sbの溶出は貯蔵持関の経過と温度上昇にともなって増加したoSbの移動はおckian挙動の後に続くとともに、
Sbの拡散係数は 2.2x 10-れから 4.9x 10-17cm2/sまで分布していた。また、温度依存性の拡散係数を
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Arrheniusの方程式から求めた。 129.3から 136.1kJ/molまでの範留の活性化エネルギーおよびl.2x 10:lか
ら3.0x 10 :lcm2/sまでの範留の頻度因子は、異なる温度条件のもとでPETボトルから飲料に移動する Sbを
予測するために用いられた。 Sbの溶出予測に用いたモデルは、最大72Bかつ700C以下の貯蔵条件がヨーロッ
パで規定される5μg/Lの基準を超えずに、全てのPETボ、トルに入った欽料に適合することを示した。さらに、
i年の貯蔵において、最も過酷な条件下の PETボトルの Sbの最大初期濃度は 381mg/kgであること等を明
らかにした。
審査の結果の要旨
現在、 PETボトルは飲料容器としての利便性から広く利用されるようになった。一方、様々な飲料の容
器として、またその飲料の貯蔵温度も広範囲にわたることから、飲料中への PETボトルからの発癌性物質
Sbの溶出に関する問題が食品安全性の観点から社会問題化している。この PETボトルから飲料への Sbの
溶出は、様々なモデル実験を通じて Sbの拡散係数を求めることにより、溶出理論に基づいて予測すること
が可能である。 本研究の呂的は、実際の貯蔵条件と適切なパラメーラーの選択により Sb溶出モデルを提
案することである。研究においては、 25、40、55および700Cの温度条件のもとで、現在わが国で流通する
多数の PETボトルの Sbの拡散係数が求められた。なお、 Sbの溶出レベルは、同じ貯蔵温度においてもモ
デルイとされた異なる飲料溶液によって変化する。ヨーロッパで、規定される Sbの上限値5問ILに基づいて得
られた温度依存型の溶出予測モデルより、すべての PETボトル飲料の貯蔵摂界は、貯蔵温度が700Cの場合、
72 Bである事等が示された。
本研究は、アンチモンの飲料中への溶出問題に対して、既往の研究では十分明らかにされていない比較的
低温域における溶出の実態を明らかにした先駆的な理論研究であり、従来モデルに比べてさらに精度の高い
アンチモンの食品中への溶出予測を可能とし、食品の安全性向上への貢献が期待できる。今後は溶出に影響
を与えると考えられる様々な要因を含めたより完成度の高いSb溶出モデルの構築が期待される。
平成 25年 1月22日、学位論文審査委員会において、審査委員全員出席のもとに論文の審査及び最終試験
を行い、本論文について著者に説明を求め、関連事項について質疑応答を行った。その結果、審査委員全員
によって合格と判定された。
よって、著者は博士(生物工学)の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。
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